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〔論文審査の要旨〕 
 魏 紹禹氏は，主査の研究グループにおいて，博士課程前期・後期の 5年間，上記論文題
目の研究を行った。最初の期間において，高圧流体中におけるナノ粒子生成のメカニズム
解明のための装置を作製し，金ナノ粒子の生成メカニズムを研究した。その後，超臨界流
体中でのパルスレーザーアブレーションにより白色発光するＳｉナノ粒子を作製し，その
発光メカニズムについても検討した。それぞれの成果は，科学装置製作の権威である Review 
of Scientific Instruments と，物理化学（物質・材料分野）の権威である The Journal of Physical 
Chemistry Cの学術誌に，ともに第一著者として執筆し，掲載された。以下，それぞれの研
究の要旨を簡潔に記す。 
 
「高圧流体中でのナノ粒子生成観測のための装置開発と金ナノ粒子の生成メカニズム」 
超臨界流体中でのパルスレーザーアブレーション法によるナノ粒子生成のメカニズムを
解明するために，in situ測定（その場観測）が可能となる実験装置を開発した。本装置は 4
つの装置（高圧サンプルセル，ナノ秒過渡吸収スペクトル測定装置，紫外可視吸収スペク
トル測定装置，動的光散乱装置）から構成されているシステムである。高圧サンプルセル
は，CADを用いてデザインを行った。特に，フランジ，窓，ねじなどの安全性と耐圧性を
考慮して設計・開発を行った。その結果，圧力・温度の高い安定性と 4 つの光学窓により
各種分光測定が可能な高性能セルを開発することに成功した。ナノ秒過渡吸収スペクトル
測定装置は，レーザー照射直後に生成するナノ秒の時間領域からミリ秒における時間領域
までの粒子の吸収スペクトルを，200 気圧の高圧流体においても観測できるシステムとな
った。紫外可視吸収スペクトル装置では，生成したナノ粒子を秒～時間の領域で追跡でき
る装置となった。動的光散乱装置では，高圧流体中に生成したナノ粒子のサイズ分布の時
間変化を，秒～時間の領域で観測できようになった。以上の 4 つの各装置を組み合わせ，
高圧中での光照射により生成したナノ粒子の動的過程を，ナノ秒～数時間のタイムスケー
ルで追跡可能となった。なお，超臨界流体中でのナノ粒子生成をその場観測可能な装置は，
世界で本研究が初となる。 
開発した装置用い，超臨界流体中での金ナノ粒子生成を時間分解追跡を行った。得られ
た動的過程と，別途得られた静的測定の結果と併せ，以下が明らかとなった。１）レーザ
ーを照射後 300 ナノ秒の時間においてサブマイクロメートルの金ナノ粒子が生成，２）1
－10 マイクロ秒で数 10 ナノメートルの微小球に断片化，３）分のタイムスペールで金ナ
ノ球が凝集し，ネットワーク構造・ネックレス構造が形成される。また，生成した金ナノ
粒子は，その後の後任の研究により，巨大な近接場を発生することが，ラマン分光測定，
蛍光強度測定で観測され，その後の研究も大いに発展している。 
「白色発光する Si ナノ粒子の生成とその発光メカニズム」 
 超臨界二酸化炭素中に設置された単結晶 Siにナノ秒パルスレーザーを照射し，直径が 5 
nm程の Si ナノ粒子が生成した。Si ナノ粒子のフォトルミネッセンススペクトル（PL）測
定により，380-650 nmの広範な波長範囲での発光が観測された。また，蛍光顕微測定によ
り，白色発光する画像の撮影にも成功した。その他，PLスペクトルのエージング効果，PL
スペクトルの励起波長依存性，ならびにガウス関数を用いたスペクトルの成分解析より，
赤い波長領域での発光は Si ナノ粒子のバンド間遷移による発光，緑・青発光は Si ナノ粒
子中のダイングリングボンドが酸素原子によりキャップされて生成した発光中心からの発
光と帰属された。これらの三原色発光が混ざり，連続的な白色発光が得られることが明ら
かとなった。その他の成果として，超臨界流体の熱物性を活用し，発光色の異なる Si ナノ
粒子を造り分けることができた。すなわち，アブレーションで生成した熱い Si ナノ粒子の
冷却速度を超臨界流体の熱力学状態で調節し，粒子中の欠陥密度を制御することで，発光
色をコントロールできた。以上の成果は，その後も後継者が継続発展している。現在では，
Si ナノ粒子と導電性高分子を組み合わせることにより，Si ナノ粒子層を発光層とする有
機・無機ハイブリッド LEDの開発に発展した。この LEDは，溶液プロセス（塗って作る）
での作製が可能である。 
 
以上，審査の結果，本論文の著者は博士（理学）の学位を授与される十分な資格がある
ものと認める。 
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